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摘 要 本 文 在 通道 高 度 分 别 为 2 mm 和 4 mm 的 平板 微 反 应 器 内 进行 了 正 丁 烧 /空气 混合 气 的 催化 燃烧 实验 . 结果 表 
明 , 在 入 口 流速 以 及 燃烧 室 高 度 相同 的 情况 下 ， 催 化 起 燃 温度 随 当 量 比 的 增加 而 下 降 ,， 且 稳定 燃烧 时 最 大 放 热 量 出 现在 混 
合 气 当量 比 略 大 于 1 时 . 实验 中 并 未 发 现 明 显 的 气相 着 火 现象 . 在 入 口 流速 以 及 当量 比 相 同 的 条 件 下 ,混合 气 在 通道 高 度 


4 mm 的 反应 器 内 的 起 燃 温 度 低 于 2 mm 反应 器 , 表明 气相 扩散 对 催化 起 燃 可 能 产生 了 一 定 的 影响 . 


关键 词 催化 着 火 ， 起 燃 温 度 ; 微 反应 器 ; 正 丁 烷 ; 当量 比 
中 图 分 类 号 : TK16 文献 标识 码 ，A 


文章 编号 : 0253-231X(2017)04-0890-04 


Experiment Study on Catalytic Ignition of 2 Air Mixtures in the 
Micro-reactop 


XIN Fang 2 


(School of Aerospace Engineering, A 


Abstract In this paper, the catalytic igni 
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n-butane/air mixture is studied experimentally in 


Znm and 4 mm. Results show that the catalytic ignition 
as € equivalence ratio for the same reactor at same flow rate, 
SO, combustion occurs when the equivalence ratio is slightly 

As gas-phase ignition is not found in the experiment. It is also 


found that the catalyticA®nition temperature of the mixture with the same equivalence ratio in the 


4 mm-reactor is lower Wa that in the 2 mm-reactor at the same flow gate, which indicates that the 


gas-phase diffusion may have a significant effect on the catalytic ignitfor. 


Key words catalytic ignition; ignition temperature; micro-reaCtor’ n-butane; equivalence ratio 


a 


0 引 富 


近 些 年 来 ， 随 着 微型 化 、 便 携 化 电子 产品 的 应 
用 日 渐 广 泛 ， 人 们 对 安全 可 靠 、 能 够 持续 使 用 的 微 
本 动力 系统 的 条 来 相关 研 区 结 时 才 
微 燃 烧 为 基础 的 微型 动力 系统 能 量 储存 密度 高 、 
统 简 单 ， 相 比 其 它 微型 动力 系统 具有 一 定 优势 趾 ， 
应 用 前 景 广阔 . 

然而 , 目前 关于 微 尺度 燃烧 的 研究 还 不 够 充分 ， 
相关 应 用 并 未 取得 很 好 的 成 果 。 此 外 ， 由 于 燃烧 室 
斥 度 小 所 引起 的 易 炸 火 、 热 应 力 大 等 问题 也 限制 了 
微 燃烧 的 应 用 叫 . 相 比 传统 的 气相 燃烧 ， 催 化 燃烧 
是 低温 表面 反应 ， 可 以 在 很 大 程度 上 避免 上 述 问题 
的 发 生 , 因而 成 为 微 燃烧 中 十 分 重要 的 研究 内 容 。 

微 尺度 下 的 催化 燃烧 目前 已 经 有 了 一 定 的 研究 ， 
其 燃料 主要 以 氧气 以 及 气态 低 碳 烷烃 为 主 . 其 中 , 丁 
烷 由 于 其 低压 液化 、 易 储存 、 能 量 密度 高 等 优点 , 在 
收 稿 日 期 
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NM 年 来 受到 了 许多 人 的 关注 Staicu 等 回 在 密闭 


. 


了 微 尺 度 燃烧 方面 的 研究 . 


容 絮 中 测量 了 不 同 压力 和 当量 比 下 正 丁 烷 /空气 混合 
气 在 等 温 铂 丝 上 的 催化 点 火 和 熄火 温度 . 但 是 由 于 
Pt 丝 很 细 (直径 约 0.1 mm), 着 火 仅 在 很 小 尺度 范围 
内 发 生 . 结果 显示 , 容器 内 压力 增加 ,催化 着 火 温度 
与 烽火 温度 均 下 降 ， 随 着 当量 比 的 下 降 ， 着 火 温度 
与 熄火 温度 均 上 升 。 作者 根据 实验 所 得 数据 给 出 了 
当量 比 小 于 1 时 , 正 丁 烧 / 空 气 在 Pt 表面 催化 燃烧 
一 步 反 应 的 速率 常数 . 杨帆 等 四 利用 多 孔 陶 瓷 附 载 
Pt 催化 剂 ， 在 内 径 10 mm 的 反应 恬 内 测量 了 正 丁 
烧 / 氧 气 混合 气 的 着 火 温度 . 实验 表明 ,催化 着 火 温 
度 低 于 气相 着 火 温度 ， 催 化 剂 降低 了 了 丁 烷 氧化 反应 
的 活化 能 . 

目前 在 毫米 尺度 流动 反应 器 内 测量 正 丁 伐 催化 
起 燃 温 度 的 实验 研究 还 很 少 . 为 进一步 研究 正 丁 烷 
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催化 点 火 特性 ， 本 文 设计 了 高 度 分 别 为 2 mm 和 
4 mm 的 平板 式微 通道 反应 恬 ， 以 研究 熄火 距离 
附近 平板 反应 器 中 的 催化 点 火 情 况 . 实验 中 分 别 测 
量 了 不 同 高 度 微 反 应 带 内 不 同 当 量 比 下 正 丁 煤 / 空 
气 混合 气体 催化 起 燃 温度 ， 并 对 实验 结果 进行 总 结 
分 析 . 


1 实验 系统 


实验 中 采用 的 微 燃 烧 实验 系统 如 图 1 (a) 所 示 ， 
该 实验 系统 主要 分 为 三 部 分 : 供 气 与 控制 部 分 、 温度 
测量 部 分 和 微 燃 烧 实 验 台 。 其 中 气体 流量 通过 质量 
流量 计 进 行 计量 与 调节 ， 质量 流 量 计 的 精度 为 满 量 
程 的 土 2%， 正 丁 烷 与 空气 预 混 后 通 入 反应 器 内 . 温 
度 选 用 直径 1 mm 的 K 型 热电 偶 测 量 , 热电 偶 的 精 
度 为 士 1.5 K. 本 实验 使 用 加 热 炉 对 平板 反应 器 进行 
外 加 热 , 直至 反应 器 内 催化 起 燃 . 实验 过 程 中 , 分 别 
在 反应 器 内 和 加 热 炉 内 壁面 各 布置 一 个 热电 偶 , 通 
过 两 热电 偶 得 到 的 温度 曲线 来 分 析 正 丁 烧 /空气 混合 
气体 的 催化 点 火 特性 ， 

实验 中 使 用 的 平板 微 反应 器 的 剖面 图 如 图 


下 内 壁 衬 以 附 载 催化 剂 的 董 青石 . 未 加 台 
mm。 不 锈 钢 壳 体 前 后 端 直接 4 径 为 1 mm 的 通 
气管 . 催化剂 附 载 方式 ， 净 蔓 销 石 板 浸泡 在 氧 铂 酸 
酒精 溶液 中 一 天 , 取出 后 , 先后 在 空气 、 氧 气 的 气体 
环境 下 加 热 , 最 终 可 得 到 附 载 了 Pt 催化 剂 的 墓 青石 
板 。 为 定量 研究 催化 剂 附 载 情况 ， 附 载 前 后 我 们 分 
别 利用 天 平 对 董 青石 板 进行 称 重 ， 两 次 称 重 得 到 的 
重量 差 除 以 附 载 前 墓 青 石板 的 重量 即 为 该 草 青 石板 
的 催化 剂 附 载 率 ， 本 实验 中 使 用 到 的 四 片 曹 青石 的 $ 
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附 载 率 均 在 1.4% 左 右 . 

将 附 载 好 的 董 青石 板 分 别 放置 在 不 锈 钢 反应 器 
的 上 下 内 表面 (上 端 有 卡 档 )， 利用 高 温 修 补 剂 固定 ， 
由 于 本 实验 中 的 反应 器 内 压力 为 常 压 ， 因 此 ， 可 以 
利用 高 温 修 补 剂 将 反应 器 上 表面 颖 阶 处 密封 .根据 
医 青 石板 形状 的 不 同 ,我 们 可 以 得 到 如 图 1 (b)、(e) 
所 示 的 高 度 分 别 为 2 mm 和 4 mm 的 反应 器 . 
2 催化 起 网 温度 

利用 上 述 实验 和 测量 系统 ， 我 们 分 别 测量 了 高 
度 为 2 mm 和 4 mm 反应 器 内 不 同 当 景 比 正 丁 烧 / 空 
气 混合 物 的 催化 起 侈 过 程 温度 曲线 ， 实 验 中 国定 入 
口 处 混合 气流 速 为 0.2 m/s. 图 2 和 图 3 分 别 给 出 了 
混合 物 当量 比 为 08 和 1.25 时 2 mm 反应 器 在 外 加 
热 条 件 下 嫉 温 和 气体 温度 的 变化 曲线 ， 通 过 反应 器 
内 气体 鱼 煤 齐 曲 线 ， 我 们 很 容易 找到 混合 气 的 起 燃 
立 困 并 其 对 应 的 温度 . 图 2 中 , 我 们 用 5 表示 当量 

用 了 表示 温度 ,用 表示 时 间 . 

从 图 2 和 图 3 中 可 以 看 出 ， 当 设置 好 加 热 炉 需 
要 达到 的 目标 温度 ,并 开始 加 热 后 ,人 炉 温 迅速 上 升 ， 
很 快 达到 一 个 比较 稳定 的 温度 ; 而 反应 器 内 混合 气 
的 温度 上 升 速度 比较 缓慢 ,但 是 达到 某 一 特定 温度 
后 , 温度 上 升 速率 会 迅速 加 大 (温度 曲线 被 图 中 的 部 
分 ), 我 们 将 这 一 温度 定义 为 该 混合 物 在 该 工 况 条 件 
下 的 催化 起 燃 温 度 、 两 图 对 比 我 们 可 以 发 现 , 不 同 当 
景 比 的 混合 物 均 @ 汕 现 明显 的 起 燃 现象 ， 只 不 过 当 
基 比 较 小 的 伏 况 下 ， 起 燃 温度 附近 温 升 速率 的 变化 
要 缓慢 一 些 ， 信 得 注意 的 是 ， 在 温度 曲线 发 生 突变 
以 家 、 肌 应 器 内 混合 物 的 温度 已 经 略 高 于 人 炉 温 ， 此 
扩 应 器 内 已 经 发 生 了 缓慢 的 氧化 反应 ,但 是 由 于 
其 反应 速率 大 小 ,我 们 认为 此 时 并 未 发 生起 燃 ， 


鞋 青石 板 


(9) 


图 1 (a) 微 燃烧 实验 系统 简 图 ; (b) 2 mm 反应 器 剖面 图 ; (c) 4 mm 反应 器 剖面 图 


Fig. 1 (a) Schematic diagram of the micro-combustion experiment system; (b) cross-section of 2-mm-reactor; 


(c) cross-section of 4-mm-reactor 
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图 2 反应 器 内 外 温度 变化 曲线 (8 =0.8) 


Tllustrative diagram for the temperature T in and out 
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Fig. 2 
of the reactor against time ($ =0.8) 
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图 3 反应 器 内 外 温度 变化 曲线 (8 =1.25) 


Fig. 3 Tllustrative diagram for the temperature T in and out 


of the reactor against time ($ =1.25) 


在 本 文中 ,我 们 将 温度 曲线 中 温 升 速率 突然 变 


大 时 所 对 应 的 温度 作为 混合 气 催化 起 燃 温度 ， 并 以 、\ 


此 对 实验 结果 进行 分 析 . 
3 实验 结果 及 讨论 


根据 测量 到 的 温度 曲线 ， 我 们 分 别 得 到 了 两 个 
反应 器 内 不 同 当量 比 下 正 丁 烷 / 空 气 混合 气 的 催化 起 
人 燃 温 度 Tis. 为 进一步 分 析 , 我 们 还 计算 了 相应 条 件 
下 催化 燃烧 稳定 时 反应 器 内 外 的 温度 差 值 AT (图 5 
中 简称 “稳定 温差 ”)。 由 于 壁面 散热 条 件 相 似 , 这 一 
温度 差 在 相同 反应 器 内 即 可 代表 反应 放 热量 的 相对 
值 ， 在 不 同 反应 器 内 这 一 温度 差 代 表 反 应 放 热 量 减 
去 流动 散热 量 的 相对 大 小 . 图 4 和 图 5 分 别 给 出 了 2 
mm 和 4 mm 两 个 反应 髓 内 混合 气 催化 起 燃 温度 Ti。 
以 及 稳定 燃烧 时 反应 器 内 外 温差 A7 随 当 量 比 5 的 
变化 ， 

图 4 中 曲线 是 根据 数据 点 利用 最 小 二 乘法 拟 合 
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得 到 的 趋势 线 , 图 5 是 直接 将 数据 点 连接 而 成 的 折 
线 图 。 从 图 4 中 的 趋势 线 我 们 可 以 看 出 ， 同 一 反应 
髓 同一 流速 下 催化 起 燃 温 度 随 着 当量 比 的 增加 而 有 
降低 的 趋势 ， 这 一 点 与 气相 着 火 过 程 略 有 不 同 . 造 
成 这 一 现象 的 原因 可 能 是 ， 众 化 燃烧 时 丁 烷 与 氧气 


均 需 要 吸附 到 Pt 表面 的 活性 位 上 , 从 而 参与 到 反应 
中 , 而 氧气 与 活性 位 的 结合 能 力 更 强 , 因此 , 催化 剂 
表面 会 有 大 量 的 O(s)， 从 而 阻碍 丁 煤 的 吸附 。 而 随 
着 当量 比 的 增加 ， 丁 烷 分 压 增 大 ,会 有 更 多 的 丁 烷 
吸附 到 Pt 表面 , 从 而 有 利于 催化 反应 的 发 生 , 导致 
催化 起 燃 温度 的 降低 内. 这 一 变化 趋势 与 之 前 有 关 
丁 烧 催 化 着 火 的 实验 结果 是 一 致 的 回 ， 
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图 4 起 燃 温 度 随 当量 比 变化 
Fig. 4 TheCeétalytic ignition temperature vs. 
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C equivalence ratio 
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图 5 稳定 温差 随 当量 比 变化 


Fig. 5 The temperature difference between reactor and 


environment when the combustion is steady 


vs. equivalence ratio 


图 5 给 出 了 稳定 燃烧 时 ,反应 器 内 外 的 温度 差 
随 当 量 比 的 变化 。 在 同一 组 实验 数据 中 ， 稳 定 燃 烧 
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多 少 . 在 图 5 中 , 随 着 当量 比 的 增加 稳定 燃烧 的 温 
差 先 增加 ， 之 后 略 有 降低 , 若 在 不 同情 况 下 反应 物 
均 可 以 充分 反应 , 则 应 该 是 当量 比 为 1 时 放 热 最 多 ， 
这 也 是 气相 燃烧 的 变化 规律 , 但 是 在 图 5 中 所 示 的 
两 组 催化 实验 中 ， 内 外 温差 最 大 值 却 出 现在 当量 比 
为 1.25~1.5 之 间 . 这 同样 也 可 能 是 由 于 丁 烷 和 氧气 
对 活性 位 的 吸附 能 力 不 同 引起 的 . 由 于 丁 烷 吸 附 活 
性 位 能 力 弱 于 氧 ， 来 流 当量 比 为 1 时 ， 催 化 剂 表面 
吸附 的 丁 烧 和 和 氧 的 当量 比 要 小 于 1, 在 流体 中 还 有 反 
应 物 未 充分 反应 ,而 当量 比 略 微 增 加 会 使 更 多 丁 烷 
参与 到 反应 中 . 但 是 由 于 氧气 的 量 在 逐渐 减少 , 当量 
比 继续 增 大 氧气 不 足 使 得 放 热 减少 . 因此 可 以 看 出 ， 
实验 中 得 到 的 结果 是 与 相关 理论 一 致 的 . 类 似 的 现 
象 在 相关 计算 中 也 有 发 现 向 ， 

在 实验 中 , 2 mm 反应 器 与 4mm 反应 器 各 个 面 
的 壁 厚 与 材料 均一 致 ， 且 入 口 流速 均 为 0.2 m/s, 图 
4 和 图 5 分 别 将 两 反应 器 内 不 同 当 量 比 下 的 催化 起 


中 可 以 看 出 ,两 反应 器 内 的 起 燃 温度 与 稳定 燃 
温差 随 当量 比 的 变化 趋势 基本 一 致 .经 六 
发 现 , 随 着 反应 器 的 高 度 由 2 mm 增 龙 狼 ) 业 mm 后 ， 
相同 当量 比 的 混合 物 起 燃 温 度 和 稳 辣 光 烧 的 温差 均 
有 所 下 降 , 同时 我 们 发 现 , 4 ptg 线 应 器 内 稳定 燃烧 
的 温差 最 大 值 位 于 当量 比 涩 1 省 附近 ， 即 此 时 放 热 
量 最 多 . 

关于 以 上 现象 解释 如 下 . 催化 反应 仅 发 生 在 莫 
青石 板 表 面 上 ， 只 有 反应 物 被 吸附 到 催化 剂 表面 上 
才 会 发 生 催化 反应 .此 外 ,我们 通过 之 前 的 实验 也 
发 现 ， 在 判定 起 燃 之 前 催化 反应 实际 上 已 经 缓慢 进 


a tibet 
以 


行 并 放 热 ， 反 应 还 会 产生 一 定 的 自由 基 进 一 步 促进 < 


起 燃 ，, 反应 器 尺度 在 一 定 程度 上 的 增 大 会 使 更 
反应 物 能 够 扩散 至 催化 剂 表面 ， 使 得 在 起 燃 送 前 划 
青石 板 附近 的 反应 物 浓度 更 高 ， 生 成 的 自由 基 也 就 
越 多 ， 更 加 容易 起 燃 ， 所 以 高 度 增加 起 燃 温 度 会 有 
所 下 降 ; 而 当 稳定 燃烧 时 ， 同 样 由 于 催化 反应 仅 在 
表面 进行 ， 反 应 器 尺度 增加 会 使 更 多 的 反应 物 无 法 
参与 反应 , 同时 还 会 由 于 气体 流动 带 走 更 多 的 热量 ， 
因此 , 会 导致 反应 器 内 温度 降低 . 之 所 以 4mm 反应 
器 放 热量 最 大 值 在 当量 比 为 1.5 附近 ,就 是 因为 更 
大 尺度 的 反应 器 内 有 更 多 未 参与 反应 的 丁 烷 ， 增 加 
当量 比 会 使 丁 烧 向 壁面 扩散 速度 加 快 ， 从 而 在 一 定 
程度 上 增加 了 丁 烷 反应 量 . 反应 器 尺度 增加 ， 相 同 
流速 下 其 内 外 温差 反而 减 小 也 说 明了 在 本 实验 条 件 
下 ,反应 器 内 气相 反应 很 弱 ， 或 者 可 以 说 反应 器 内 
无 气相 反应 发 生 . 


本 文 改 进 了 实验 宣 原 有 的 微 尺度 燃烧 实验 系统 ， 
并 在 平板 反应 器 中 进行 了 正 丁 烷 /空气 催化 点 火 特性 
的 实验 研究 .实验 中 重点 研究 了 2 mm 和 4 mm 两 
种 通道 高 度 的 反应 器 . 通过 实验 研究 可 以 得 到 以 下 
结论 : 

1) 在 所 有 实验 中 ,催化 起 网 温度 均 随 着 混合 气 
当量 比 的 增 大 而 降低 ， 虽 然 起 燃 温度 的 变化 不 超过 
100 K, 但 是 所 有 实验 结果 的 一 致 性 证 明了 这 一 趋势 
的 存在 . 从 实验 结果 可 以 看 出 ， 在 大 当量 比 下 正本 
伐 / 空 气 催化 燃烧 起 燃 温度 仍 在 下 降 , 这 是 由 于 在 全 
化 反应 中 ， 丁 烷 与 氧气 均 要 吸附 到 催化 表面 的 活性 
位 点 上 ， 而 氧气 浓度 大 吸附 能 力 强 ， 抑 制 了 丁 烧 的 
吸附 ， 丁 巡 菊 度 增加 有 利于 吸附 ,因此 , 当量 比 增加 
PS 

实验 中 发 现 ， 催 化 稳定 颂 烧 时 反应 器 内 外 温 

大 值 出 现在 当量 比 略 大 于 1 的 位 置 ， 即 此 时 反 
应 放 热 最 多 。 原因 同样 是 由 于 人 氧 抑制 了 丁 烷 在 催化 
剂 表面 活性 位 的 吸附 ,导致 当量 比 为 1 时 丁 烷 并 不 
能 反应 完全 相反， 过 量 的 丁 烷 促 进 了 其 对 活性 位 
的 吸附 ,反而 使 得 总 反应 量 增加 , 放 热 更 多 . 当 燃 并 
室 高 度 增高 到 4 mm 时 ， 当 量 比 达 到 1.5~2 时 反应 
放 热 晤 最 多 ,这 可 能 是 气相 扩散 产生 了 作用 . 

3) 通过 实验 结果 的 比较 ， 我 们 发 现 本 实验 中 4 


mm 董 青石 反应 铝 中 催化 起 燃 温度 比 2 mm 反应 带 
中 低 ， 可 能 古 因 为 4 mm 反应 器 内 反应 物 向 壁面 扩 


散 作用 可 汝 ,促进 了 反应 的 发 生 
XO 
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